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(57) Abstract 

Electroluminescent arrangement of two or more electrodes and a light-emitting layer system including one or more electron-conducting 
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Elektronenleitende Schicht in oraanischen, elek- 
trolumineszierenden Anordnunaen . 

Stand der Technik 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine elektrolu- 
mineszierende Anordnung gema/i dem Oberbegriff des 
Hauptanspruchs . 

Elektrolumineszierende Systeme zeichnen sich da- 
durch aus, da6 bei Anlegen einer elektrischen Span- 
nung und unter Stromfluft Licht ausgesendet wird. 
Derartige Systeme sind seit langeiti unter der Be- 
zeichnung Leuchtdiode (LED, "Light Emitting Diode") 
bekannt. Die Lichtemission wird dadurch hervorgeru- 
fen, daB positive Ladungstrager (im folgenden als 
"Locher" bezeichnet) und negative Ladungstrager 
(Elektronen) unter Aussendung von Licht roiteinander 
rekombinieren. Die in der Technik eingesetzten 
LED's bestehen itn allgemeinen aus anorganischen 
-Haibieitermater-ia-l-ien^Bekannt-sind— auBerdem--elek 
trolumineszierende Systeme, deren wesentliche Be- 



V 
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standteile aus organischen Verbindungen bestehen. 
Die aus organischen Verbindungen aufgebauten LED*s 
weisen eine oder mehrere dunne Schichten aus orga- 
nischen Ladungstransportverbindungen auf. Die WO 
90/13148 beschreibt elektrolumineszierende Anord- 
nungen, in denen Poly- (p-phenylenvinylen) einge- 
setzt wird. Die organische Verbindung iibernimmt die 
Funktion der Lichtemission und der Elektronen- so- 
wie der Locherleitung- 

Vorteile der Erfindung 

Die elektrolumineszierende Anordnung gemaB Haupt- 
anspruch weist den Vorteil auf, daft eine neue 
Klasse von Verbindungen zum Einsatz in elektronen- 
leitenden Schichten in LED's bereitgestellt wird, 
die bisher fur diesen Zweck noch nicht eingesetzt 
wurden. Das Spektrum an zur Verfiigung stehenden or- 
ganischen Verbindungen fur die Herstellung elektro- 
lumineszierender Anordnungen wird daher erheblich 
erweitert. Die erf indungsgemaB eingesetzten Tria- 
zin-Grundkorper aufweisenden Verbindungen zeichnen 
sich dadurch aus, daU sie bevorzugt Elektronen lei- 
ten und Locher blockieren. Elektroluinineszierende 
Anordnungen itiit einer erf indungsgeitiaBen elektronen- 
leitenden Schicht weisen eine erheblich hohere 
Lichtintensitat auf als Anordnungen ohne diese 
Schicht, 

Die Erfindung betrifft insbesondere eine elektrolu- 
laineszierende Anordnung aus mindestens zwei^EleK^ 
troden und einem mindestens eine elektronenleitende 
Schicht umfassenden lichtemittierenden Schichtsy- 
stem, wobei die elektronenleitende Schicht ininde- 
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stens eine Ginen Triazin-Grundkorper aufweisende 
vorzugsweise niedermolekulare Verbindung enthalt. 

Iia zusamraenhang mit der vorliegenden Erfindung wird 
unter einem TriazinGrundkorper eine stickstof fhal- 
tige Heterozyklenverbindung der Simmenf onael C3H3N3 
mit drei Stickstof fatomen in einem sechsgliedrigen 
Ring, insbesondere 1,2,3-Triazin, 1,2,4-Triazin una 
1,3 , 5-Triazin, verstanden. Die elektrolumineszie- 
rende Anordnung der vorliegenden Erfindung umfaBt 
also mindestens zwei Elektroden, das heifit eine An- 
ode una eine Kathode sowie laindestens ein lichte- 
nittierendes Schichtsystem mit Eiindestens einer 
elektronenleitenden Schicht, die je nach ihrer Art 
und Zusaramensetzung auch lichtemittierend wirken 
kann. 

In besonders bevorzugter Ausfuhrungsf om weist die 
Verbindung eine Struktur der allgemeinen Formel 



Oder Oder 



auf , in der die organischen Reste R^^, R2 und R3 aus 
der nachstehenden Gruppe von Verbindungen ausge- 
wahlt sind: 
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und wobei die Substituenten X, Y, 2 aus der Gruppe 
bestehend aus Wasserstoff, Halogen-, Sauerstoff-, 
Schwefelatomen, Cyanoalkyl-, Alkyl-, Alkoxy-, Aryl- 
alkyl-, Sulfoxyl-, Sulfonyl- und Trif luormethyl- 
Gruppen ausgewahlt sind und wobei der Rest aus 
der nachstehenden Gruppe von Verbindungen ausge- 
wahlt ist: 
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Neben den abgebildeten Verkniipfungsstellen, vie zxim 
Beispiel 1, 4-Substitution, sind selbstverstandl ich 
auch alle anderen Verkniipfungen von moglich und 
damit Gegenstand der vorliegenden Erfindung. 

In besonders bevorzugter Ausfuhrungsf orm weist die 
elektrolumineszierende Anordnung der vorliegenden 
Erfindung inehrere Schichten, insbesondere eine auf 
einem Substrat aufgebrachte Anode, mindestens eine 
auf der Anode aufgebrachte lochinj izierende 
Schicht; niindestens eine auf der lochinj izierenden 
Schicht aufgebrachte lochleitende Schicht, mindes- 
tens eine auf der lochleitenden Schicht aufge- 
brachte Emitterschicht, mindestens eine auf der 
Emitterschicht aufgebrachte elektronenleitende 
Schicht, mindestens eine auf der elektronenleiten- 
den Schicht aufgebrachte elektronenin j izierende 
Schicht und eine auf der elektronenin j izierenden 
Schicht aufgebrachte Kathode auf, wobei dieses Sub- 
strat-Schichtensystein vorzugsweise eingekapselt 
ist. Selbstverstandl ich ist es auch itioglich, dafi 
einzelne der vorgenannten Schichten nicht vorhanden 
sind, sondern daB einzelne oder alle Funktionen 
einschlielilich der Lichtemission in einer oder we- 
nigen Schichten lokalisiert sind. Die elektronen- 
leitende Schicht der vorliegenden Erfindung kann 
also auch andere Funktionen ausuben, beispielsweise 
elektrolumineszierend wirken. 

Eine der Elektrod en kann transparent oder semi- 
transparent sein. Bevorzugt wird~eine t^ansparentey 
elektrisch leitfahige Anode aus einem Metal loxid, 
zum Beispiel Indium-Zinnoxid (ITO) eingesetzt. 
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Die Kathode wird bevorzugt aus Metallen wie Mg, Ag, 
Al , In etc. hergestellt; die sine gute Elektro- 
neninjektion gewahrleisten. 

Zur Herstellung der erf indungsgemaBen Anordnungen 
konnen die erf indungsgemaB vervendeten, einen Tria- 
zin-Grundkorper aufweisenden Verbindungen bei- 
spielsweise mittels Vakuumverdampfen auf die Elek- 
troden oder gegebenenfalls auf andere Schichten 
aufgebracht werden, 

Ausfuhrungsbeispiele 

Die Erfindung wird anhand von Ausfiihrungsbeispielen 
und dazugehoriger Figuren naher erlautert. 

Es zeigen 

Figur 1 den schematischen Aufbau einer elektrolu- 
mineszierenden Anordnung der vorliegenden 
Erfindung, 

Figur 2 das Ergebnis eines Vergleichs der Licht- 
intensitat einer Anordnung gemaB Stand 
der Technik (A) und der Erfindung (B) . 

Figur 3 das Ergebnis eines weiteren Vergleichs 
der Lichtintensitat einer Anordnung gemaB 
Stand der Technik (A) und der Erfindung 
(B) . 

~Dre~Frgur~l~~ertautert— scheroatisch— den—Aufbau—e^^^^ 
organischen Leuchtdiode (O-LED) 10 gemaB vorliegen- 
der Erfindung. 
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Auf deiu Substrat 1 ist eine Anode 2 angeordnet, 
iiber der eine lochin j izierende Schicht 3 aufge- 
bracht ist- Diese ist von einer lochleitenden 
schicht 4 und einer darauf angeordneten Lichtemit- 
terschicht 5 uberdeckt. Auf der Lichtemitter- 
schicht 5 befindet sich eine elektronenleitende 
Schicht 6 sowie eine uber dieser angeordnete elek- 
troneninj izierende Schicht 7. Die elektronenlei- 
tende Schicht 6 weist eine Verbindung mit einer 
Struktur gemaB nachstehender Forinel (IV) auf, die 
in vorteilhafter Weise bevorzugt Elektronen leitet 
und Locher blockiert. Uber diesem Schichtensystem 
ist eine Kathode 8 angeordnet. Die gesamte elektro- 
lumineszierende Anordnung 10 ist durch die Umhiil- 
lung 9 verkapselt, 

Figur 2 und 3 zeigen die Ergebnisse von Lichtinten- 
sitatsmessungen je einer Anordnung (A) gemaB Stand 
der Technik und einer erf indungsgemaUen Anordnung 
(B) . Figur '2 zeigt das Ergebnis bei der Verwendung 
von Beispiel 1 und Figur 3 das Ergebnis bei der 
Verwendung von Beispiel 2, . 

Herstellung der Anordnungen: 

Beispiel 1: 

Zur Herstellung der Leuchtdiode (A) , also der An- 
ordnung gemafi dem Stande der Technik, wurde auf ei- 
nem gereinigten mit Indium-Zinnoxid (ITO) beschich- 
— te ten—Sub s t^ral^aus— G 1 as— e j^ig_JJl_ji in d icke S ch i ch t 
aus dem lochleitenden Material 4 , 4 ' -Dimethoxy-TPD 
(DTPD) mittels Vakuumverdampfung aufgebracht, Auf 
diese Schicht wurde eine 40 nm dicke Schicht aus 
dem Emitter Alq3 (Aluminium (III) -tr is- (8 -hydroxy- 
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chinolat) ) mittels Vakuumverdampf ung aufgebracht. 
Auf die Emitter-Schicht wurde eine Aluminium-Ka- 
thode aufgedampft. 

2ur Herstellung der die erf indungsgemaB zu verwen- 
denden Triazin-Grundkorper enthaltenen Verbindung 
(Anordnung (B) ) wurde die vorstehende Anordnung (A) 
hergestellt, wobei jedoch vor der abschlieBenden 
Bedampfung mit Alurninium zur Herstellung der Ka- 
thode eine elektronenleitende Schicht aus HTP 
[4,4*- (hexaf luoroisopropyliden) -bis- (4-phenoxy-phe- 
nyl-4- (4 , 6-diphenyl-l , 3 , 5 triazin))] einer einen 
Triazin-Grundkorper enthaltenen Verbindung folgen- 
der Forme 1 




(IV) 



30 .10'^^ 

in einer Dicke von 3 0 nm aufgedampft wurde. Der 
Aufbau der elektrolumineszierenden Anordnung gemaB 
Stand der Technik (A) und der Erfindung (B) stellt 
sich also folgendermafien dar: 

(A) Glassubstrat/ITO/4 , 4 ' -Dimethoxy-TPD (80nm) / 
Al-q3— (40nm)-/— A-L-Kathode ™ 



(B) Glassubstrat/ITO/4,4 '"Dimethoxy-TPD (80nm)/ 
Alq3 (40nm)/ HTP (30nm)/ Al-Kathode, 
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Die folgende Tabelle und die Figur 2 verdeutlichen 
die Vorteile organischer Leuchtdioden (B) mit der 
den erfindungsgeitiaBen Triazin-Grundkorper aufwei- 
senden elektronenleitenden Schicht im Vergleich zu 
herkommlichen organischen Leuchtdioden (A) , denen 
diese Schicht fehlt. 





Im« fAl 


Lcuchisiirke (Cd/m'] 


(^■^ rrO/D-TPD/Alqj 


36 


250 


(3) ITO/D-TPD/Alqj/HTP 


26 


600 



Die Tabelle sowie die Figur 2 zeigen deutlich, daB 
die die erf indungsgemafie zusatzliche elektronen- 
leitende Schicht enthaltendc Ancrdnung (B) etwa uiu 
den Faktor 3 effizienter ist als das System gemafi 
dem Stande der Technik (A) . 

Beispiel 2: 

Zur Herstellung der Leuchtdiode (A) , also der An- 
ordnung gemafi Stand der Technik, wurde auf einem 
gereinigten Indium-Zinnoxid (ITO) beschichteten 
Substrat aus Glas eine Schicht aus dem lochleiten- 
den Material [4-[bis(4-ethylphenyl)aininophenyl- 
N,N,N • , N ' -tetrakis (4-ethyl-phenyl) -1 , 1 • : 3 • , l"-ter- 
phenyl]-4,4"diainin (EFTP) gemaB folgender Formel: 
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aufgebracht. Das hochleitende Material EFTP wurde 
aus einer 2%igen Losung (Losungsmittel : Cyclohexa- 
non) mit 1750 U/min aufgeschleudert . Die Schicht- 
decke bet rug 40 nm. 

Auf diese Schicht VAirde eine 60 nm dicke Schicht 
aus dem Emitter Alq^ (Aluminium(III) -tris- (8-hydro- 
xychinolat)) mittels Vakuumverdampf ung aufgebracht, 
Auf die Emitter-Schicht wurde eine MgAg-Kathode 
(10:1 at%) aufgedampft. Die MgAg- Leg ie rung wurde 
mittels Kodeposition aus zwei thermischen Verdamp- 
ferquellen aufgedampft. 

Zur Herstellung der die erf indungsgemaB zu verwen- 
denden Triazin-Grundkorper enthaltenen Verbindung 
(Anordnung (B)) wurde die vorstehende Anordnung (A) 
hergestellt, wobei jedoch vor der abschlie/ienden 
Bedampfung mit MgAg zur Herstellung der Kathode 
eine elektronenleitende Schicht aus HTP, einer 
einen Triazin-Grundkorper enthaltenen Verbindung 
mit folgender Formel 



in einer Dicke von 47 nm aufgedampft wurde. Der 
Aufbau der elektrolumineszierenden Anordnung gemaB 
Stand der Technik (A) und der Erfindung (B) stellt 
sich~"atso~f olgendermaBen-dar:- — 

(A) Glassubstrat/ITO/EFTP (40nm)/ 
Alq3 ( 60nm) /MgAg-Kathode • 
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(B) Glassubstrat/ITO/EFTP (40 nm)/ 
Alq3 ( SOnm) /HTP ( 4 7nin) /MgAg-Kathode . 

Die folgende Tabelle und die Figur 3 verdeutlichen 
die Vorteile organischer Leuchtdioden (B) mit der 
den erf indungsgemaBen Triazin-Grundkorper aufwei- 
senden elektronenleitenden Schicht im Vergleich zu 
organische Leuchtdioden (A) , denen diese Schicht 
fehlt. 







Lcuchtst2fkc (Cd/m"] 


(A) 

ITO/EFTP/Alq, /r-'firAe; 


0,01 


280 


(3)1 TD/EFTP/Alq, /HTP/MsAi 


: 0,01 


760 



Die Tabelle sowie die Figur 3 zeigen deutlich, da5 
die die erf indungsgemafie zusatzliche elektronenlei- 
tende Schicht enthaltene Anordnung (B) etwa um den 
FaXtor 3 effizienter ist als das System gemaB dem 
Stande der Technik (A) . 



wo 98/04007 



-14- 



PCT/DE97/01269 



Anspriiche 

1. Elektrolumineszierende Anordnung aus mindestens 
zwei Elektroden und einem mindestens eine Elektro- 
nenleitende Schicht umfassenden lichtemittierenden 
Schichtsystem, dadurch gekennzeichnet , daB die 
elektronenleitende Schicht mindestens eine einen 
Triazin-Grundkorper aufweisende Verbindung enthalt 
Oder aus dieser besteht. 

2. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru^ 
Che, dadurch gekennzeichnet , daB der Triazin-Grund- 
korper 1,2,3-, 1,2,4- Oder 1 , 3, 5-Triazin ist. 

3. Anordnung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dafi die Verbindung eine niedermolekulare Ver- 
bindung ist- 

-4-^— Anordnung— nach-ei-nem~der^vorhergehenden_Anspriir^ 
che, dadurch gekennzeichnet, daft die Verbindung 
eine Struktur der allgemeinen Formel 
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aufweist, in der die organischen Reste R^^, R2 

R^ aus der nachstehenden Gruppe von Verbindungen 

ausgewahlt sind: 




XX X X X X X 
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und wobei die Substituenten X, Y, Z aus der Gruppe 
bestehend aus Wasserstoff, Halogen-, . Sauerstoff-, 
Schwefelatomen, Cyanoalkyl-, Alkyl-, Alkoxy-, Aryl- 
alkyl-, Sulfoxyl-, Sulfonyl-, und Trif luormethyl- 
Gruppen ausgewahlt sind. 

5. Anordnung nach einem der vorhergehenden Ansprii- 
che, dadurch gekennzeichnet , daB die Verbindung 
eine Struktur der allgemeinen Formel 




(II) 



aufweist, in die R^^, R2 # X, Y und Z die in Anspruch 
4 genannten Bedeutungen haben und wobei aus der 
nachstehenden Gruppe von Verbindungen ausgewahlt 
ist : 
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6. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch gekennzeichnet , daB die Verbindung 
eine Struktur der allgemeinen Formel 




(III) 



aufweist, in der die Substituenten zu den in in An- 
spruch 4 und 5 genannten Verbindungsklassen gehd- 
ren. 

7. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
Che, dadurch gekennzeichnet , dali die Verbindung 
eine Struktur der folgenden Formel 




(IV) 



aufweist. 

8. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
nhf^^^dadurch— gekennzeichnet^ dafi das lichtemittie- 
rende Schichtsysteia aus drei Schichten besteht. 

9. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch gekennzeichnet, dalS das lichtemittie- 
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rende Schichtsystem aus einer locherleitenden 
Schicht, einer Emitterschicht und einer elektronen- 
leitenden Schicht besteht. 

10. Anordnung nach einera der vorhergehenden Ansprii- 
che, dadurch gekennzeichnet, daB die locherleitende 
schicht 4 , 4 • -Diiuethoxy-TPD (D TPD) der folgenden 
Formel 




enthalt Oder aus dicsem besteht. 

11. Anordnung nach einem der vorhergehenden Ansprii- 
che, dadurch gekennzeichnet, daB die locherleitende 
Schicht EFTP der folgenden Formel 




(VI) 
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enthalt oder aus diesem besteht. 

12. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch geXennzeichnet, dafl die Emitterschicht 
eine photolumineszierende Substanz, insbesondere 
einen Fluoreszenzfarbstof f enthalt oder aus dieser 
besteht. 

13 • Anordnung nach einem der vorhergehenden Ansprii- 
che, dadurch gekennzeichnet , daB die Emitter- 
schicht Aluininiuni(III) -tris-(8-hydroxychinolat) der 
folgenden Formel 



enthalt oder aus diesem besteht. 

14 . Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch gekennzeichnet, daB das Schichtsystem 
auf einem Substrat aufgebracht ist, 

15. Anordnung nach einem der vorhergehenden Ansprii- 
che, dadurch gekennzeichnet, daB das Substrat ein 
Glassubstrat ist. 

16. Anordnung nach einem der vorhergehenden Anspru- 
che, dadurch g kennzeiclinet, daB die Anode Indium- 
Zinnoxid enthalt oder aus dieser besteht. 
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17. Anordnung nach einem der vorhergehenden Ansprii- 
che, dadurch gekennzeichnet , dafi die Kathode Alumi- 
nium, und/oder Mg/Ag und/oder Indium enthalt oder 
aus diesem besteht. 
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